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論文内容の要旨
本学位論文は、 1995 年にわれわれが発明し実証したレーザ、冷却蛍光質量分析法について、その実験的・理論的研
究の全容を記述したものである。この一連の研究は、原子物理学において多大な成果を生み出しているレーザ冷却法
を応用して、分子イオンを低温に冷却した初めての研究として認められている。イオンが数ケルビン以下に冷却され
ており、さらに超高感度、非破壊分析可能という本分析法の特長は、冷却された原子・分子イオンの化学的・物理的
研究を開拓できる可能性を秘めている。
はじめに、レーザ冷却蛍光質量分析法の原理をしめす。四重極高周波イオントラップ内部にレーザ冷却イオンと同
時に捕捉され、間接冷却された試料イオンを質量選択的に共鳴加熱することにより、加熱された試料イオンの運動エ
ネルギーはクーロン衝突を介してレーザ冷却イオンに伝達され、レーザ冷却イオンの温度が上昇する。温度の上昇は、
レーザ冷却イオンが放出するレーザ励起蛍光の強度の変化として現れる。
マグネシウムイオンとバリウムイオンをレーザ冷却イオンに用い、本原理が動作することを実証した。さらに、分
析化学への応用として、間接冷却されたオキソニウムイオン (H30+) が数 10 分かけてアンモニア分子と化学反応し
てし、く様子を非破壊追跡することに成功した。さらに、 トラップされたイオン数を絶対計数した結果、本分析法にお
いて、ほぼ単一イオン感度が実現されていることを示した。
また、本分析法の理論的考察をおこない、本分析法を記述する簡単な式を得た。これを用いて、スベクトノレ形状の
解釈、また、本モデルを用いて、有効な質量分析のためのパラメータ選びのための指針を得た。
論文審査の結果の要旨
本論文はイオントラップとレーザー冷却技術を用いたイオンの高感度な質量分析法(レーザー冷却蛍光質量分析
法)の提案、及び実験的、理論的な解析を記述したものである。本分析法は共同冷却されたイオンの質量選択的な共
鳴過熱による冷却イオンの蛍光変化を用いるものである。共同冷却とはレーザー冷却されたイオンを用いて直接にレ
ーザー冷却できないイオンをクーロン相互作用により冷却する方法である。イオンのレーザー冷却技術は一個、二個
という微量のイオンの計測が可能なことに特徴がある。本論文は直接にレーザー冷却できない原子・分子などの冷却
A品E
と検出、微量個の粒子の非破壊かつ高感度で質量選択的な計測という新しい質量分析法の可能性を示した点が注目さ
れる。本論文においては上記分析法を実現するためにレーストラック型のイオントラップとリニアトラップを並べた
タンデム型のイオントラップを開発している。この装置はイオンの生成部と蓄積部が分離され生成部から蓄積部へイ
オンが輸送されること、蓄積されたイオンを外部に取り出して電子増倍管により直接イオン数を解析できるように設
計されていることに特徴がある。マグネシウムイオンおよびバリウムイオンのレーザー冷却用光源を開発しそれぞれ
のイオンを冷却して光検出を行うとともに、空間に配列した冷却イオンの光学的な検出個数と電子増倍管の信号を比
較することにより、電子増倍管の個数検出の感度を得ている。この装置を用いて各種の共同冷却実験を行い本分析法
の実験的な検証を行っている。マグネシウムイオンを冷却イオンとして用いた実験は質量数の比較的軽いものを対象
とするもので、微量な空気を導入することによって生成される背景ガスイオン(水、一酸化炭素、酸素、二酸化炭素
等)やトラップ中で生成されるイオンを本方法によって高感度に検出できることを示した。また、イオントラップ中
で共同冷却されたイオンと背景粒子との衝突による反応も検出し反応速度の推定も行っている。バリウムイオンを用
いた実験は質量の重い粒子を対象とするもので、キセノンイオンの同位体の検出信号の解析を行うとともに電子増倍
管による個数の計測結果からこの方法により検出できる最小の個数として 3 個の検出感度があることを示している。
また有機分子としてナフタレン分子を検出することにも成功している。本論文では本分析法の基礎となる共同冷却や
共鳴信号の理論的な解析も行っている。共同冷却についてはイオントラップ中の二種類のイオンについて各イオンの
運動を計算機で計算するシミュレーションによる方法と熱交換モデ、ルを用いた方法の二つの解析を行っている。二つ
の方法の結果が一致することを示すとともに、二種類のイオンの質量数の比に対して冷却あるいは過熱が起こる範囲
を解析して共同冷却が可能な条件を求めている。これによりリニアトラップを用いた本分析法による質量分析が可能
な質量範囲を示している。次に共同冷却されたイオンを質量選択的に rf信号の掃引により過熱した場合の冷却イオン
の蛍光変化のスペクトル形状についての解析を行い、スペクトル形状の非対称'性および掃引方向に対するスベクトル
形状の変化が空間電荷による共鳴周波数のシフトなどによって説明できることを示している。このように本論文には
イオンのレーザー冷却技術の高感度質量分析への応用を示した価値ある新しい実験結果と解析が記述されている。
博士(工学)の学位論文として価値があるものと認める。
